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Low Temperature Synthesis and Thermoelectric Properties of bFeSi2
Masaaki MIYAMOTO, Yuki MAENO
Abstract: bFeSi2 powders were prepared by solid-state reaction between Iron and Silicon powders with
1.010.0 mass KCl at 750900°C for 5 hours in an argon atmosphere. After the reaction, KCl was removed
with pure water. The eŠects of the amount of KCl and reaction temperature on the solid-state reaction of iron
and silicon powders were investigated.
bphase powders of Fe1－xCoxSi2 (x＝0.000.05) were obtained by solid-state reaction from Fe, Si and Co
powders with 1.010.0 massKCl at 750900°C for 5 hours in argon atmosphere. Single bphase powders
were obtained by adding 5.0 massKCl at 850°C. But in hot pressed samples, small amount of ephase ap-
peared. To reduce the ephase, excess 3.05.0 massSi were mixed to the bphase powders before hot
pressing. Single bphase samples obtained by adding 3.0 mass excess Si powder. The relative density of
the obtained sintered body was 9192.
Thermoelectric properties of ntype bFeSi2 (Fe1－xCoxSi2) by this process were evaluated. The power fac-
tor (S2/r) of ntype sample (Fe0.97Co0.03Si2) was about 12.1×10－7 [W/cmK2] at 773 [K].














と eFeSi の共存となる。この中で，b 相のみが半導体
相であり，他は金属相である。従来，bFeSi2 を合成す
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Fig. 2 Preparation procedure of bFeSi2
Fig. 3 X-ray diŠraction patterns of the products from the Fe
Si system together with KCl at various additions.
Reaction temperature: 850°C, Reaction time: 5 h
●: bFeSi2 ▲: eFeSi ▼: Fe ◆: Si ■: TiO2 (Standard
sample)
測定した。
. 実 験 手 順
. bFeSi2の合成






XRD により反応合成物を調べた。合成物は e 相と少量







れた。その結果を図 3 に示す。y＝5.0の場合に e 相は非
常に少なくなり，ほぼ b 相単相となった。次に，KCl














った e 相が出現した。この e 相を抑制するために，合成
反応後の粉末に3.05.0 massの Si の添加を行った所，












図 3 は，KCl を 0～10.0 mass混合した場合（y＝0
10.0）の XRD パターン図である。y＝0 の場合でも b
相からのピークが確認できるが，未反応の Fe，Si が存
在し，少量の e 相からのピークが確認できる。y＝1.0
3.0で KCl の効果が現れ，e 相からのピークは減少し，y




Fe と Si の反応，あるいは FeSi（e 相）と Si の反応が
促進されると考えられる。また，KCl の添加量に最適
値（y＝5.0）が存在するのは，KCl を通じての Fe に対
する Si の供給量，または FeSi に対する Si の供給量に
対して，y＝5.0が最適の液相量になるからと考えられ
る。また，通常，Fe と Si からの反応では，FeSi（e 相）
が生成し，その後 FeSi と Si が反応して FeSi2（b 相）
が生成するとの報告がある6,11)。従って y＝0では，液相
 bFeSi2 の低温合成と焼結体の熱電特性
Fig. 4 X-ray diŠraction patterns of the products from the Fe
Si system with 5.0 massKCl at various tempera-
tures. Reaction time: 5 h.
●: bFeSi2 ▲: eFeSi ▼: Fe ◆: Si ■: TiO2 (Standard
sample)
Fig. 5 X-ray diŠraction patterns of Fe1－xCoxSi2 (x＝0.00)
hot-pressd with Si at various additions.
●: bFeSi2 ▲: eFeSi ◆: Si
Fig. 6 Electrical Resistively (r) of Fe1－xCoxSi2 (x＝0.00
0.05) as function of temperature.
が存在しない為，わずかな b 相は生成されるものの，














従って，Fe と Si から bFeSi2 を合成する場合，KCl
が反応助剤として，非常に有効である事がわかった。
尚，純水にて KCl を除去した試料中に KCl に関連した
化合物の痕跡は全く見られない。
. 焼結体の作製









図 5 は，固相反応後の粉末に Si を3.05.0 mass添




る。さらに Si を5.0 mass添加した試料では，過剰と
思われる Si のピークが観測される。従って，ここでは，
Si の添加量は5.0 massが最適値となった。これより，
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Fig. 7 Seebeck coe‹cient (S) of Fe1－xCoxSi2 (x＝0.000.05)
as function of temperature.
Fig. 8 Power factor (S2/r) of Fe1－xCoxSi2 (x＝0.000.05) as
function of temperature.
抗率の割合が，おおよそ低温域の300～473 [K］，中温










る傾向を示し，673 [K］ではほとんど 0 [mV/K］とな
った。一方，Co を添加すると，ゼーベック係数の絶対
値が増加し，（0.00≦x≦0.05）の範囲では，x＝0.01の














は，原料の組成は FeSi2.21 となっており，XRD 測定で
















KCl を添加して，Fe 粉末と Si 粉末間の固相反応で b
FeSi2 の合成を行い，その後 n 型添加物として Co を添
加した焼結体を作製し熱電特性の測定を行った。得られ
た結果は以下の通りである。





反応が進まず e 相及び未反応の Fe，Si が残留した。
KCl の添加量が7.010.0 massでは，5.0 massの場
合に比べて e 相が少量出現した。
 反応助剤として KCl を添加した場合の，最適反応
温度は850～900°Cであり，それ以下の温度では e 相及
び未反応の Fe，Si が残留した。
 KCl を5.0 mass添加し，850°C，5 時間，Ar 流通
下で固相反応を行った b 相単相となった粉末をホット
プレスにて焼結すると，e 相が出現するが，ホットプレ









 添加した KCl は，bFeSi2 の生成反応を促進させる
ためにのみ作用し，純水によって除去した後には，KCl
に関連した化合物の痕跡は全く見られない。
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